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Auf den Bescheid nach Regel 66 PCT vom 05.02.2004: 
1 . Patentanspruche 

Zur Berucksichtigung der im Bescheid enthaltenen Anmerkungen wird hiermit ein geanderter 
Patentanspruch 1 eingereicht. Durch die Anderung werden einschrankende Merkmale aufge- 
nommen, von denen mindestens eines venAAirklicht sein muB: 

a) die PartikelgroBe betragt mindestens 0,5 pm; 

b) die lumineszierende(n) Substanz(en) ist/sind ausgewahit aus der Gruppe, die aus Ipmineszie- 
renden organischen Verbindungen, up-converting phosphors und lumineszierenden Proteinen 
besteht; 

o) sie enthalten zusatziich ein niagnetisches Kolloid; 

d) die Silicagel-Matrix weist funktionelle Gruppen auf, die mit Biomolekiilen koppelbar sind. 

Diese Merkmale sind durch die Beschreibung und durch die ursprunglich eingereichten Anspru- 
che gestutzt (vgl. Beschreibung, S. 13, 1 . Abs.; S. 7, 1 . Abs.; S. 13, letzter Abs.; S. 14, 1 . u. 2. 
Abs.; Anspruche 1 1-15, 18). 
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Im Verfahrensanspruch 19 wurde der einleitende Teil (der den Zweck des Herstellungsverfah- 
rens angibt) durch die Aufnahme der Merkmale des ursprunglichen Anspruchs 1 erganzt, d. h, 
anders als der geanderte Anspruch 1 ist das beanspruchte Herstellungsverfahren nicht auf Par- 
tikel mit einer bestimmten MindestgroBe beschrankt, sondern ist auch zur Herstellung von Nano- 
partikeln geeignet (vgl. Beschreibung, S. 1, 1, Abs.: "Mikro- und Nanopartikel ... Verfahren zu 
ihrer Herstellung). 

Der VenA^endungs-Anspruch 25 wurde auf dieselbe Weise erganzt wie Anspruch 19; des weite- 
ren wurde eine Bezugnahme auf die Verfahrenserzeugnisse der vorangehenden Anspruche 19 
bis 24 eingefiigt (beigefugte Ersatzseiten 23 bis 27). 

2, Neuheit 

Entgegen der Darstellung unter Punkt V des Bescheids (1 . Abs.) offenbart Dokument D1 weder 
Silicagel- PartikeL noch offenbart es eine Silicagel-Matrix (vgl. Anspruch 1 der vorliegenden An- 
nneldung), die einen oder nnehrere iumineszierende Substanzen enthalt . 
Silicagel-Partikel werden in D1 nicht ausdrucklich genannt, und es lassen sich auch keine Text- 
stellen finden, die implizit auf solche Partikel hinweisen wurden. Samtllche Beispiele in D1 betref- 
fen Baumateriaiien wie z. B. einen "photoiumineszierenden Beton" (S. 4, 2. Abs. v.u.), eineh 
"Mortel Oder Beton" (S. 7, letzter Abs.), einen "synthetischen Beton" (S. 9 unten), einen "selbst 
glattenden synthetischen Boden" (S. 10, Beispiel F), einen "Bodenbelag" (S. 11, Beispiel H). ' 
Oder "Materialien in Schichtform" (S. 15, letzter Abs,). Anspruch 1 beziehtsich auf ein "Baumate- 
rial", ohne eine Angabe zu dessen korperlicher Beschaffenheit. Das Baumaterial weist keine de- 
finierte Struktur oder raumliche begrenzte Fornn auf, wie dies bei den vorliegend beanspruchten 
Partikein der Fall ist. .Schon aufgrund der GroBendimenslonen lassen sich die in D1 offenbarten 
Erzeugnisse schwerlich als "Partikel" bezeichnen. 

D1 lehrt lediglich Baumateriaiien, die Iumineszierende Stoffe enthalten. Zusatzlich werden UV- 
durchlassige Kolloide (z. B. Silikagel) oder transparente Kunstharze beigemischt (Beispiele A, 
C). Dagegen wird an keiner Stella in D1 en/vahnt, daB ein lumineszierender Stoff in einer parti- 
kel-formigen Silicagel-Matrix enthalten ist, noch werden Verfahren beschrieben, mit denen dies 
erreicht werden konnte. Die in D1 (Anspruch 9) beschriebenen Herstellungsverfahren ergeben - 
unter Zusatz von Bindemittein - ein lumineszierendes Baumaterial, in welchem definierte einzel- 
ne Partikel, die Iumineszierende Stoffe enthalten, nicht vorhanden sind. Dies trifft erst recht auf 
den Endzustand des Baumaterials zu (verfestigter Beton oder Bodenbelag). 



Nach D1, S. 5, 1 . Abs., ist das Zinksulfid (lumineszierend) gleichmaBig und stabii in einer Kiesel- 
saure-Suspension verteilt, GemaB D1,.Anspruch 1, "enthalt" das Baumaterial "lumineszierendes 
Material, z. B. Zinksulfidkristalle". Kieselsaure, z. B. Silicagel, sind als zusatzliche Komponente 
im Baumaterial enthalten und dienen als "lichtdurchlassige Bestandteile" (Anspruche 1 , 3). Aus 
alledem laBt sich nichts entnehmen, was darauf hindeuten konnte, da3 die Lumineszenz-Stoffe 
in einer Matrix aus Silicagel eingebettet enthalten sein sollten (vgl. vorliegenden Anspruch 1). 

Wie aus den Herstellungsbeispielen der vorliegenden Annneldung ersichtlich ist, werden die er- 
findungsgemaBen Siiicagel-Partikel durch Vernetzung eines Silica-Sols in schwach basischer 
Losung unter gleichzeitiger Hinzufugung eines Lumineszenzstoffes erhalten. Hingegen wird ge- 
maB D1 hochvernetztes "Silicagel" oder "Kieselsauregel" verwendet, das nicht mehr zu definier- 
ten, perlformigen Partikein vernetzt werden kann, wie dies gemaB vorliegender Erfindung bewirkt 
wird. Bedingt durch die in D1 venA/endeten Ausgangsstoffe (Silicagel, Kieselsauregel) ist die Bil- 
dung von Silikagel-Partikein, deren Matrix lunnineszierende Stoffe enthalt, bei den dort beschrie- 
benen Herstellungsverfahren ausgeschlossen. 

Die in D1 beschriebenen Baumaterialien unterscheiden sich somit in grundsatzlicher Weise, d. h. 
hinsichtlich ihrer chemischen wie auch physikalischen Struktur von den vorliegend beanspruch- 
ten Partikein. Aufgrund dieser Unterschiede ist die Neuheit gegeniiber D1 zweifelsfrei gegeben. 
Des weiteren ist. Anspruch 1 auch neu gegenuber D2 (J. Am. Chem. Soc. 1994, 6739-6744) und 
D3 (Chem. Physics Lett. 1998, 497-501), weil dort namlich nur Nanopartikel bzw. "nanocompo- 
sits" beschrieben werden, deren GroBe einige Nanometer (D3, S. 498, 3.1, 1 . Abs., letzter Satz) 
Oder bis zu 300 nm (D2, S. 6740, li. Sp., 2. Abs.) betragt. Ob das Verfahren nach D2 tatsachlich 
Partikel von 300 nm liefern kann, ist auBerst fraglich ("we probably can grow monodisperse silica 
spheres as large as 300 nm by this process"; S. 6741 , li. Sp., letzte Zeile, bis re. Sp„ 1 . Zeile un- 
ter Tabeile 1 ). Die vorliegende Erfindung betrifft Mikro partikel mit einer GroBe von mindestens 
0,5 ijm (Anspruch 1 , Merkmal a)). Siiicagel-Partikel mit den Merkmalen b. c, oder d des An- 
spruchs 1 sind in D2 bzw. D3 ebenfalls nicht offenbart. 

im ubrigen ist anzumerken, daB die in der Erwiderung vom 18.12.2003 vorgetragenen Argumen- 
te im Prtifungsbescheid vom 05.02.2004 offensichtlich nicht berucksichtigt wurden; jedenfails 
laBt der Bescheid nicht erkennen, aus welchen Grunden die genannten Argumente (auf die hier 
erganzend Bezug genommen wird) nicht zu einer geanderten Beurteilung der Neuheit gefuhrt 
haben. 

S 



3. Erfinderische Tatigkeit 



3.1 Anspruche 1-18 (Lumineszierende Silicagel-Partikel) 

Die Entgegenhaltung D1 liegt auf einem vollig anderen Fachgebiet (Baumaterialien), so daf3 ein 
Fachmann, der mit der Entwicklung analytischer oder diagnostischer Reagenzien betraut ist, 
diese niemals in Betracht gezogen hatte. 

D2 und D3 beschreiben Verfahren zur Herstellung von CdS-Silicagel-NanopartikeIn, deren Gro- 
3e im Nanometerbereich liegt. Mikropartikel mit einer GroBe von 0,5 |jm und darCiber werden 
dort nicht besohrieben. Des weiteren beschrankt sich die Lehre dieser Entgegenhaltungen auf 
Partikel, die CdS-Partikel entliaiten; Partikei, welche andersartige Lumineszenzstoffe, zusatzli- 
che magnetische Kolioide oder funktioneile Gruppen zur Kopplung von Biomolekulen enthalten, 
werden nicht offenbart und auch nicht nahegelegt. Fur die in der vorliegenden Anmeldung ge- 
nannten analytischen Methoden werden aber Partikel mit verschiedenartigen Lumineszenz- 
Substanzen oder mit magnetischen Eigenschaften benotigt. 

Durch die vorliegende Erfindung werden derartige Partikel erstmalig bereitgestellt, wodurch es 
ermoglicht wird, den gesamten Spektralbereich abzudecken. Die Entgegenhaltungen D2 und D3 
konnten dem Fachmann keine Hinweise darauf geben, auf welche Weise die gemaB vorliegen- 
dem Anspruch 1 definierten Partikel erhalten werden konnten. 

Das erfindungsgemaB verwendete "inverse Suspensions- Verfahren" (Beschreibung, S. 9, Z. 13 
V.U.; Beispiele) unterscheidet sich in grundsatziicher Weise von den in D2 bzw. D3 eingesetzten 
Verfahren (s. unten). 

3.2 Anspruche 1 9-24 (Herstellungsverfahren) 

Das in 02 (J. Am. Chem. Soc. 1994, 6739-6744) beschriebene Verfahren zu Herstellung von 
"Nanocomposites" beruht darauf, daB in einer Wasser-in-OI-EmuIsion durch Hydrolyse von 
Tetraethoxysilan und nachfolgende Kondensation Silica-Spharen hergestellt werden, und durch 
gleichzeitige Coprazipitation von Cadmiumnitrat und Ammoniumsulfid CdS-"Quantum dots" in 
die Silica-Kolloide eingebaut werden (Abstract). Das Verfahren beruht somit auf einem vollig 
andersartigen Prinzip (vgl. Verfahrensschritte gemaB Anspruch 19). 
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D3 (Chem. Physics Lett. 1998, 497-501) beschreibt ein Verfahren zur Herstellung von "nano- 
sized" CdS-HalbleiteppartikeIn, wobei CdS-Partikel mit Mercaptopropyltrimethoxysilan behandelt 
warden, um uber eine kovalente Bindung zwischen dem Silan und CdS-Partikel die nachfolgen- 
de Bildung einer Silica-Hulle zu ermoglichen (Abstract; S. 499, 3,2, 3.3). Ein derartiger Schritt 
kommt bei denn erfindungsgemaBen Verfahren nicht vor, da es sich hier um eine Einkapselung. 
handeit, die auf rein physikaiisclien Vorgangen beruht und sich grundsatziich von einer kovalen- 
ten Bindung unterscheidet. Auch in diesem Fall handeit es sich um ein Verfahren, das sich von 
dem erfindungsgemaBen Verfahren in grundsatzlicher Weise unterscheidet 

Die Verfahren nach D2 bzw. D3 weisen des weiteren eine Reihe von Nachteilen auf: 

a) Es konnen nur Nanopartikel hergestellt werden; um Mikro-Partikel mit einer GroBe von mehr 
als 50 jjm zu erhalten, ist ein stunden- oder sogar tagelanger WachstumsprozeB "Silica sphe- 
re growth"; s. D2, Fig. 2) erforderlich. Nach D3 wurden nach einer Dauer von 5 Tagen Partikel 
mit einer DurchschnittsgroBe von nur 7 nm erhalten (S. 498, re. Sp., 3.1). 

b) Diese Verfahren sind insgesamt auBerst zeitaufwendig; vgl, D2, S. 6740, li. Sp., 1. u. 3. Abs. 
v. unten ("24 h"); Fig. 2, Beschriftung der Zeitachse; D3, S. 498, re. Sp,, Z. 8-9 "was allowed 
to stand for 5 days" (vgl. Beispiel 1 der vorliegenden Anmeldung: die Herstellung lumineszie- 
render Mikropartikel mit einer GroBe von 1-3 pm erfordert nur einige Minuten). 

c) Die Verfahren beruhen auf einer Coprazipitation von Si02 und CdS; eine Optimierung der lu- 
mineszierenden Eigenschaften der eingekapselten Substanzen ist mit Hilfe dieser Verfahren 
nur sehr beschrankt moglich. Infolgedessen sind die lumineszierenden Eigenschaften der 
damit erhaltenen Partikel relativ schwach ausgepragt. 

d) Die Verfahren nach D2 bzw. D3 beschranken sich auf die Einkapselung von CdS; hingegen 
ermoglicht das erfindungsgemaBe Verfahren die Einkapselung die Einkapselung ahdersarti- 
ger lumineszierende Farbstoffe (d. h, samtliche wasserloslichen oder wasserdispergierbaren 
lumineszierenden Substanzen konnen eingekapseit werden). 

Die im Bescheid (Punkt V, 3. Abs.) gemachte Aussage, wonach die Art der in das Silikagel 
eingelagerten Partikel "groBtenteils" keinen "essentiellen Beitrag" zu einer erfinderischen 
Tatigkeit leisten konne, erscheint deshaib nicht zutreffend. 

e) Bei den erfindungsgemaBen Verfahren kann die Konzentration der eingekapselten Lumines- 
zenzfarbstoffe in weiten Bereichen variiert werden; dies ist bei den Verfahren nach D2 bzw. 
03 nicht moglich (da auf Coprazipitation beruhend). 

f) Die mit den Verfahren nach D2 bzw. 03 erhaltenen Partikel sind herstellungsbedingt immer 

opak, woraus eine nur schwache Lumineszenz resultiert, und die Eignung derartiger Nano- 
. partikel fur analytische bzw.. diagnostische Verfahren eingeschrankt ist. 
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Ein weiterer Vorteil des erfindungsgemaRen Verfahrens und der damit hergestellten Partikel be- 
steht darin, daB eine zusatzliche Stabilisierung der Lumineszenzpartikel (anders als z. B. nach 
D3) nicht erforderlich ist, da die lumineszierenden Substanzen erst nach der Sol-Bildung einge- 
kapselt werden und dann in kolloiddisperser Fornn voriiegen. Diese Kolloiddispersitat ist von aus- 
schiaggebender Bedeutung fur die Intensitat der Ptiotolumineszenz, die bei den erfindungsge- 
maRen Produkten wesentiich starker ist als bei den aus dem Stand der Technik bekannten Pro- 
dukten. 

Aus den vorsteliend genannten GrClnden wird deshaib die Auffassung vertreten, daB die Gegen- 
stande der vorliegenden, geanderten Patentanspruche im Hinbiick auf den genannten Stand der 
Teciinik nichit nur neu sind, sondern auch auf einer erfinderischen Tatigkeit beruhen. 



Vertreter 




Ajilage: 

- Geanderte Anspruche 1 , 1 9, 25 (Ersatzseiten 23 bis 27) 



